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津田 博・北島 巌・岩沢
骨
トム鴨
志
Stimulated Emission Characteristics of a DTTC iodide Dye Laser 
Hiroshi TSUDA， Iwao KITAZIMA， Hiroshi IWAsAwA 
(Received Apr. 15， 1975) 
Stimulated emisslOn was observed in the dye solutlOn of DTTC iodide in 
DMSO which was pumped by a Q-switched ruby laser. The emission wavelength 
is tunable over the range 8200A to 8800A by varing the concentration of dye 
solution， dye cell length and Q-value of the cavity. The emission spectra can 
also be narrowed to the 50A lin合widthby using the dispersion prism. Red wave-
length-shift is observed in one shot of the laser. It is found that the wavelength-
shift is attribtued to the self-absorption loss， by observing the wavelength-shift 
even in the wa velength圃selectedand the mode-locked operatoins. 
1.序論
色素レーザは， 1966年Sorokin等1)によって始めて
ルビーレーザ光を励起光源として chloroaluminum
pht halocyanineの ethanol溶液で発振に成功し
た。その後，多くの研究者による活発な研究によれ
数多くの色素がレーザ活性媒質として見出され，現在
400種近くの材料で 30"-'1l750Aの波長域において
レーザ発振が行なわれている口また，高周波発生，光
混合等の非線形光学効果を用いた周波数変換によれ
tuning rangeは 1570"-'12700Aにまで、拡がってし、
るo これらの色素のうちの幾つかは，レーザ光励起の
ほかフラッシュランプ励起23)によってもレーザ発振
に成功しており，さらに最近では連続発振4)も可能に
なっているo
一般的な色素レーザの特徴としては， (1)光学的均質
性が高い。 (2)レーザ効率が高L、。 (3)発振波長域が広
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い。 (4)発振波長が可変できるo(5)波長同調が可能であ
るO などの特徴があげられ，現在色素レーザは近紫外
一可視一近赤外の波長域において tunableなコヒ
ーレント光源を得るのに最も実用的で便利な装置であ
ると考えられる。それゆえ色素レーザは各種分光学，
物性研究，光化学等への応用が期待され，また実際に
最近その方面での研究成果が数多く報じられるように
なってきているめ。
著者らは，将来色素レーザを波長選択発振させるこ
とによれ GaAsの共鳴ラマン散乱を調べようとして
いるo そこで GaAs のパンドギャップ (Eo::1.47
eV;約8400A)附近の波長域で発振し，かつ効率のよ
い色素溶液として， DT TC iodide (3，3' -diethylt-
hia t ric ar bocyanineiodide)のDMSO(dimethyl 
sulfoxide)溶液を用いて実験を行なった。励起光源
としては， DTTC iodideの吸収スベクトル内の波長
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で発振するルビーレーザ光を，回転鏡または可飽和色
素によってQスイッチをかけることによって用いた。
ところで，色素レーザの発振スベクトルは，一つの
パルス内で、時間的に波長シフトをすることが観測され
ている口ルビーレーザ光励起 DTTCiodide色素レ
ーザにおいても，同様の波長シフトが Farmer等6)
や Bass等わによって報告されているG このような波
長シフトは， 0.5A程度にまで、狭帯域発振をさせた場
合にも生ずる8・9)ことが知られており，色素レーザを
共鳴ラマン散乱などの物性研究に用いるとき問題とな
る場合がある。このような波長シフトの原因として
は，主に(i)S-T遷移に伴なうT-T吸収損失の時間
的増大町(ii)So状態の inhomogeneousbroade-
ning7)， (iii)再吸収損失10)， などの機構が考えられ
ているが，いずれの機構が重要であるかはまだ明らか
ではないように思われるo
論文では，まず，著者らが製作した色素レーザが，
GaAsの共鳴ラマン散乱の測定に使用できるかどうか
を検討する。次に第2節で.DTTC iodideのDMSO
溶液のけい光スベクトノレを測定するo第 3節では，通
常発振時の発振スベクトルの濃度依存性を測定するこ
とによれどのような波長域で発振が可能であるかを
調べる。第4節では，共鳴ラマン散乱の測定に必要な
波長選択発振をプリズムを用いて行ない，また，波長
シフトの原因についても調べる。第 5節では，波長シ
フトの原因を調べるために，色素レーザのモードロッ
ク発振を行なう口このような一連の実験から， DTTC 
iodide 色素レーザの発振波長域，波長選択発振の可
能性，また波長シフトの原因について考察することに
よれ GaAsの共鳴ラマン散乱の測定のための光源と
しての妥当性を検討するo
2. 実験1;DTTC iodideのけい光スペクトル
2-1 実験装置
Fig.2-1に， Wーランプ励起によるけい光スベク
トルの測定のための実験装置図を示す。暗箱内のWー
ランプ光を20mmφ の穴を通して取り出し，フィルタ
(6000""'-'7000AでT=60%の干渉フィルタ〉を通し
チョッパで切り，レンズL1(f= 175mm)により色素セ
ルに集光させる O 色素セルは厚さ 5mmで、あわ Oー
リンクザを40mm仇 5mmJ享の opticalf1at mirror 
ではさむことによって構成されている口色素溶液は，
DTTC iodideの DMSO溶液を1O-4Mjlで用いて
いる口セルは光軸に対し45口程度に傾け，光軸に垂直
??
??
?
?
DyeCel1 
Monochromator 
NARUMl 
R-23 
Fig. 2 -1 Experimental setup for obse-
rving the fluorescence spectra 
from DTTC iodide in DMSO. 
な方向に放出されるけい光を，レンズ Lz(f=35mm)
により分光器の入射スリットに集光させた。分光器に
は， modified Ebert's type 1m grating mono-
chromator (NARUMI; R-231)を用い，分解能
は70Aになるようにスリッリ幅を選んだ。分光さ
れたけい光は. photomultiplier (P 
7九10位2，S一1， 負荷抵抗/川M!2釣〉でで、検知し 200MHz 
synchroscope (岩通製， SS-6200) 上でその強度
を測定した口
また， 60nsecの半値幅をもっルビーレーザ光を励
起光源としてけい光スベクトルを測定したが，全体の
実験系は，チョッパとレンズL1を取るだけで、ほとんど
同じで、あるoただ，この場合ノ勺レス光で、あるので，入
射光を biplanarphoto-diode (P.D.) (HTV-R 
617， 負荷抵抗 50!2)でモニタし，分光したけい光と
ともに 33MHz2-Beamsynchroscope (岩通製;
DS-5305B)上で観測し，その強度比を測定した。ま
た，このとき， P.M.の負荷抵抗は 50!2であれ分光
器の分解能は 4Aになるようにスリット幅を調整し
た。
2・2測定結果
Fig 2-2に.DTTC iodide DMSO溶液の吸収
スベクトルと， 1O-4Mjl， 5 mm厚の溶液のけい光ス
ベクトルを示す。けい光スベクトルに対して， P. M. 
の分光感度に対する補正は行なっていなし、。吸収ス
ベクトルは，自動分光光度計〈日立製;ETS-3T) 
を用いて測定したものであり，縦軸はモル吸光係数 E
(molar extinction coefiicient cm-1jmole/ 
liter)を示すD また，けい光強度に対する縦軸は任
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Fig. 2 -2 Absorption and f1uorescence spectra of DTTC iodide in DMSO. Fluoresc・
ence spectra excited by ruby laser light (e) and W-lamp light( x). 
意、目盛にとってあり，各々のけい光強度に対し規格化
しである。しかし，ルビーレーザ光励起とWーランプ
励起の場合，そのけい光の強度比は10-4程度ある O
得られた吸収スベクトルは，吸収ピーク波長7800A
半値幅約1500Aである。また，けい光スベクトルは，
Wーランプ励起の場合，けい光ピーク波長8200A，半
値幅約450Aであり，また，ルビーレーザ光励起の場
合は，それぞれ8100A，約350Aとなる D
2・3 検討・考察
得られた吸収スベクトルは，そのすそがかなり長波
長側にまで伸びており，けい光スベクトルとの重なり
が大きし、。その結果，けい光に対してかなり大きな損
失となることが考えられ，レーザ発振に対して，未励
起分子による再吸収損失の効果が顕著に現われるもの
と考えられる口
Wーランプ励起とルビーレーザ光励起のけい光スベ
クトルを比較すると，そのピーク波長が 100Aほどず
れているが，これは未励起分子の数の差による再吸収
に起因するものと考えられる。すなわち，ルビーレー
ザ光励起の場合，その励起光強度はWーランプに比べ
て非常に強いので未励起分子の数が相対的に少なく，
そのため再吸収損失が特に短波長側で小さくなって，
けい光スベクトルが短波長側へ、ンフトしたものと考え
られる。また，W ランプ励起の場合，けい光スペク
トルの半値幅はルビーレーザ光励起の場合よりも少し
広くなっているが，これは分光器の分解能が悪いため
に生じたためと思われる。
3. 実験n;レーザ発振特性の漕度依存性
3・1 実験装置
Fig.3-1に，色素レーザ発振特性の測定のための
実験装置図を示す。
著者らの製作した回転鏡Qスイッチにより発生した
半値幅60nsecのジャイアントパルスルビーレーザ光
をビームスプリッタで分け， 一方を減衰器Aを通し，
biplanar P. D. (HTV-R617，負荷抵抗50!.?)でモ
ニタするo他方のビームは，フィルタ(東芝色ガラス
フィルタ;V-R61)を通して， レンズL(f=175mm)
により色素セルを横方向から励起する。ここでフ dル
タは.Xeーフラッシュランプの紫外成分により色素
が破壊されるのを防ぐために用いている。色素セルは
352 
内径 20mm，長さ25mmの円筒状のもので，横に励
起光を入射させるための窓が，ガラス板をシリコーン
接着剤でつけることにより作られている。共振器軸方
向のガラスには，表面での散乱損失を防ぐために 5
mm厚の opticalf1at mirrorが用いられており，
Oー リングを通してセルに圧着されているo 色素試料
は， DTTC iodideのDMSO溶液を， 1O-4M/Iと5
XlO-4M/lの2種の濃度にしたものである。
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Fig. 3 -1 Experimental setup for obse-
rving the concentration depe-
ndence of emission spectra of 
DTTC iodide in DMSO 
8000----9000Aで一定の反射率をもっ反射鏡 M1(R 
=100%)， M2(R=90士 1%)により構成される共振
器は，長さが 200mmであれ広帯域で一定のQ値を
もっ共振器を作る。発振した色素レーザ光は，ビーム
スプリッタでその一部を分光器(NARUMI;R-231) 
に入れ分光される。分光器に入れるとき，各波長にお
けるレーザ光強度が大きく異なるので， P.M.の線形
性を保つためにその大きさに応じて減一哀器を入れた。
分光器の分解能は7AであるO 分光された色素レーザ
光は， P. M. (HTV-7102，負荷抵抗50$2)により検
知し 33MHz2-Beam synchroscope (岩通製;
DS-5305B)によりモニタ光と同時に観測し 2つの
波形を写真にとった。
3.2測定結果
Fig.3-2に，励起ルビーレーザ光と発振した色素
レーザ光の各波長に対するシンクロスコープ上でのト
レース波形を示す。横軸は 40nsec/divであり，縦
軸は任意目盛であるo このときの溶液濃度は1O-4M/l
であるo 図において，上の波形は色素レーザ光，下は
励起ルビーレーザ光である。 励起光のノ勺レス幅は 60
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Fig. 3 -2 Synchroscope traces of ruby 
laser pulse and dye laser pulse 
at a given wavelength. 
nsecであり，各shot毎にだいたい一定しているが，
強度については多少の変動(土20%程度〉を生じた。
この図から，励起光のピーク出力の位置からみた色素
レーザ光のピーク出力を示す時間的な位置は，各波長
成分によって異なっていることがわかれ一つの発振
スベクトル内で、時間的に波長、ンフトをするように思わ
れる。著者らは Bass等りと同様に， 励起光のピー
ク出力と分光した色素レーザ光のピーク出力の時間差
をもって遅延時間と定義した。
Fig. 3-3は， DTTC iodide レーザの発振スベ
クトルで、ある。 O印は1O-4M/l，X印は 5XlO-4M/l 
の試料の測定である O 横軸は波長 (A)，縦軸は出力
強度(任意、目盛〉を示す。励起光強度の多少の変動の
ために，出力強度は励起光強度に対する比として計算
しであり 1つの波長で10ポイント以上測定し，その
平均値をプロットしであるO 各々の発振スベクトルに
おいて， 1O-4M/Iの溶液に対する中心波長は約8675A
半値幅は約120Aであり，また， 5 XlO-4M/lの溶液に
対する各々の値は，それぞれ約 8800A，約70Aであ
るO このように広いスベクトル幅で、発振がで、き，また
溶液の濃度を変えることによりスベクトノレを移動させ
ることがで、きた。これは濃度を高くすると，未励起分
子の数が多くなるので短波長側で再吸収損失が大きく
なって，長波長側へスベクトルが移動したものと思わ
れる。また， 5 XlO-4M/l溶液のスベクトル幅が狭い
のも，同じ効果によるものと考えられる。
Fig.3-4は，遅延時間の各波長における測定結果
であり，横軸に波長 (A)，縦軸は遅延時間 (nsec)
を示す。図のO印は1O-4M/l，X印は 5XlO-4M/lに
対する結果である。
本実験における測定誤差は，シンクロスコープ上の
波形においてピークの位置をどこにするかとL、う読取
り誤差などのために土 4nsec程度あるものと思われ
とによってスベクトルを移動することもで、きたが，こ
れは再吸収損失によるものと思われる。
ところで1O-4M/l溶液の発振スベクトルにおいて，
その出力ピーク波長〈約8675A)は，従来の同種のデ
ター11)(約8350A)よりもかなり長波長側に移動してい
るo これは本実験での励起法が横方向励起法であり，
セル内の一部の色素分子しか励起で、きないために未励
起分子の数が多く，再吸収損失の効果が顕著に現われ
たものと考えられるO また， Q値の違いによるスベク
トルの移動も考えられるが，この種の移動はせいぜ、い
200A程度までである 12・13)と思われる O
遅延時間については，各波長成分がピーク出力を示
す時間は各波長によって異なっており，その成分の出
力強度を考慮して色素レーザ光の時間的なノミノレスを各
波長成分について描くと， Fig.3-5のようになるo
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Fig. 3 -3 Laser emission spectra of 10-4 
M/l and 5 X 10-4 M/l solutions 
of DTTC iodide in DM80 
入1=8450A 
λ2=8550 " 
入3= 8600" 
λ4= 8650" 
入5=8700" 
入6=回00"
入5
. 
. 
Fig. 3 -5 Time-developments of laser 
pulse at a given wavelength 
of emission spectrum of a 10-4 
M/l solution of DTTC iodide in 
DM80 
4 
? ?
? ????????
?
???
? ? ?
??
?
??
?????
??
???
??
??
T 
9000 
Fig. 3 -4 Delay times for each wavele-
ngth component of the emis-
sion spectra shown in Fig.3ー 3.
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図に示されたように，各々の波長成分の出力が最大に
なる時間はそれぞれ異なり，発振スベクトル内で、時間
的に発振波長がシフトすることが理解される。しかし
時間分解スベクトルは直接にはわからないので，実際
にどのようにシフトするかは明らかではなし、。これを
調べるには， Farmer等6)が行なったように image-
converter streak cameraを用いれば容易である
と考えられるo
また，濃度を高くした場合，遅延時間を示す曲線が
全体に遅延時間の大きい方へシフトしているが，これ
は再吸収損失により相対的にゲインが小さいために時
間的に遅れて発振を始めるためで、あると思われ，その
出力強度も少し小さくなっている O しかし，出力鏡の
反射率を変えて Q値を変えた場合などに見られるよう
に，遅延時間と出力強度の聞には密接な相関関係はな
し、18)。
るD また，遅延時間零の位置は，励起光と色素レーザ
光の光路差などのために 5nsec程度移動し，この図
における 4.8nsecのところが実際に遅延時聞が零と
なる位置であるO さらに各波長に対しプロットされた
データ点はつの波長で10ポイント以上測定し，そ
の平均値をとったものであり，データにおけるぱらつ
きは最大土 5nsecであるo これらの点は，発振スベ
クトノレの測定と同様，以後の実験についても同じであ
ることをここで述べておく o
検討・考察
Qスイッチルビーレーザ光でDTTCiodideのDM
80溶液を励起することにより，広いスベクトル幅で、
レーザ発振をすることがで、きた。また濃度を変えるこ
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Fig.4 -1に，プリズムによる色素レーザの波長選
択発振のための実験装置図を示す。実験装置および方
法は，前節で、述べたものとほとんど同じであわただ
色素レーザ系だけが波長選択発振をさせるために異な
っている口
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Fig.4 -3には， このように波長選択発振をさせ
た場合の，遅延時間の波長依存性の測定結果を示す。
横軸は波長 (A). 縦軸は遅延時間 (nsec)である。
この測定結果から，波長選択発振をさせた場合にも，
その発振スベクトル内で、長波長側へ波長シフトが生
じ，そのシフトの割合が波長選択をしない場合とほと
んど同じであることは注目すべきことであるo また，
その各々のスベクトルにおける波長、ンフトの割合は，
波長域によってほとんど変化していない。
色素レーザ系は，前節の装置における 100%反射鏡
をf 一面を金蒸着 (7000"-'9000Aで:R=97"-'98%)し
た30度プリズム(材料 BK-7. 形状 20X34x40
mm.高さ30mm，面精度;A/lO 0. = 5000A)，角度精
度;1分以内〉で置き換え，そのプリズムを回転させ
ることにより波長選択を行なった。色素濃度は，最適
な出力を与える濃度であることが予備実験で確認さ
れた1O-4M/l溶液を用いたo このようにしてプリズム
のレーザ光軸に対する回転角(入射角〉を， 4つの値
に固定して，それぞれの発振スベクトルと遅延時間を
測定した。
4.3 検討・考察
プリズムにより波長選択発振をさせることにより，
約50Aの半値幅で， 8500"-'8800Aの範囲で出力をほと
んど変えずに，波長選択発振をすることができた。普
通プリズムによる波長選択では，その分散が小さいた
めにせいぜ、い20A程度にまでしか狭帯域にできないと
言われている。たとえば Yamaguchi等12)は， 30度
プリズムを用いて25Aの半値幅で波長選択発振をさせ
測定結果
Fig.4 -2に，波長選開発振をさせた場合のレーザ
発振スベクトルを示すD 横軸は波長 (A). 縦軸はレ
ーザ出力強度(任意目盛〉であれプリズムの4つの
回転角に対するそれぞれの発振スベクトルを示す。こ
の測定結果から，プリズムにより波長選択発振をさせ
ることにより約50Aの半値幅で8500"-'8800Aにわたっ
て，出力強度をほとんど変えずに波長選択発振をする
ことがで、きたことがわかるo しかし，最も長波長側で
波長選択をした場合，短波長側へスベクトルが拡がっ
4.2 
た口本実験に用いたプリズムは，その大きさやガラスの
分散から推定すると， 40A程度の分解能をもっと考え
られ，実験結果としては満足できるものである。また
8800A附近で波長選択をしたスベクトルは，短波長側
ヘスベクトルが拡がっているが， Yamaguchi等12】も
同様の結果を得ているo これは，けい光スベクトルの
長波長側で波長選択をする場合，利得が小さいために
セルの opticalflat mirrorと出力鏡あるいはプリ
ズムの反射膜で構成される共振器により，利得の大き
い短波長側でも発振するようになったためと思われ
るo このような効果をなくすには，色素セノレをレーザ
光軸に Brewster角に入れて斜め方向から励起した
り，あるいは出力鏡の反射率を下げる必要がある。
次に遅延時間については，各々の発振スベクトル内
で、その長波長側へのシフトの割合はほとんど一定であ
り，また，そのシフトの割合は通常発振をさせた場合と
同じ割合である O このような結果は， T-T吸収損失
による波長シフトを否定するように思われる O すなわ
ちT1準位の分布は，波長選択をする，しないにかかわ
らず一定であり，また，各波長によって T-T吸収係
数は異なるはずであるから，各々のスベクトルにおけ
るT-T吸収損失の大きさが異なり，波長シフトの割
合も異なるはずであるO また， 50状態のinhomoge-
neous broadeningの機構に対しても疑問が生ず
るD すなわち波長選択をした各々のスベクトルにおい
ては， 5。状態、の異なる振動準位にそれぞれ分布する
ために，各スベクトルにおいて吸収係数の増加の割合
が異なれ波長シフトの割合も異なってくるように思
われるからであるo
5. 実験IV;モードロック発振
5.1 実験装置
Fig.5-1に， モードロック発振のための実験装
置図を示す。 Brewster角に切ったルビーロッド
を共振器内へ入れ，可飽和色素(cryptocyanineの
acetonitrile溶液〉により自己モードロックをかけ
るO このときのレーザ光のパルス幅は 20---30psec
程度と推定される山口/レピーレーザの共振器長 L1と
色素レーザの共振器長L2の聞に，L2==Lt!n (n;整数)
の関係が成り立つように L2を選ぶと，ルビーレーザ
にモードロックがかかったとき，gain modulation 
により，色素レーザもモードロックがかかることが知
られている 15.16)。 本実験では L1==L2 =100cmにと
れルビーレーザ光にモードロックがかかったとき，
355 
色素レーザもモードロックがかかることが確認され
た。そこでルビーレーザ光を biplanarP.D.でモニ
タし， 100MHz synchroscope (岩通製;88-112)
でモードロックのかかり具合をみた口一方のノレピーレ
ーザ光は，フィルタ (V-R61)を通し， 色素セルに
斜め方向から入射させることにより色素を励起する。
色素セルは，実験Iで用いたものと同じで，セル長5
mmである。測定方法は前述の実験と同じであり，た
だ分光器の分解能は4Aである。
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mαtor 
NARUMI 
R-23 
Fig. 5 -1 Experimental setup for obse-
rving the emission spectra of 
mode-locked and nonmode-loc-
ked DTTC iodide lasers. 
次にモードロックをかけないときと比較するために
ルビーレーザの共振器内へ5mm厚の opticalflat 
mirrorを入れ，縦モードを不規則に発生させること
によりモードロックがかからないようにした。このと
きモードロックがかからないことが， 100MHz syn-
chroscopeを用いて確かめられた。また，モードロ
ックがかかる，かからないにかかわらず，励起ノレピー
レー ザ光の全体のノミノレス幅は 90nsec程度であり，各
shot毎に土10%程度の変動を生じた。しかし，出力
についてはほとんど一定であったので，データ点とし
ては，シンクロスコープ上の波形の写真から所定のパ
ルス幅のものだけを選んだ。
5.2 測定結果
Fig.5-2に，モードロックをかけたとき(図の×
印〉と，モードロックをかけないとき(図のO印〉
の，色素レーザP発振スベクトルを示す口横軸は波長
(A)，縦軸はレーザ出力強度〈任意、目盛〉を表わす。
使用した色素溶液濃度は1O-4M/l，出力鏡は90%反射
鏡を用いている。モードロックをかけた場合，発振ス
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ベクトルの中心波長は約821OA.半値幅は約80Aであ
れそードロックをかけない場合は，それぞれ約8220
Aと約80Aである。 この測定結果から，モードロック
をかけたとき，モードロックをかけないときよりも短
波長側において特に出力が増加し，かっそのスベクト
ルは少し短波長側へ移動することがわかる。
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Fig. 5 -2 Emission spectra of mode-loc-
ked and nonmode-locked DTTC 
iodide laser s 
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Fig. 5 -3 Delay times for each wavelen-
gth component of the emission 
spectra shown in Fig.5-2. 
ことがわかる。このような結果は，モードロックをか
けた場合再吸収損失が小さくなり，励起効率が相対的
によくなったために生じたものと思われるo
5.3 検討・考察
モードロックをかけた場合，短波長側で特に出力が
増加し，かつ発振スベクトルは短波長側へ少々移動し
た。遅延時間についても発振開始波長は短波長側へ移
動し，かつ時間的に早く発振を始めた。また長波長側
へのシフトの割合は，モードロックをかけない場合よ
りも小さくなった口これらの一連の現象は，モードロ
ックがかかったとき，再吸収損失の効果が小さくなっ
たために生ずるものと思われる。すなわち L1=L2の
とき，励起光パルスが色素を励起する時間と，その前
のパルスによって放出された色素レーザパルスがセル
にもどってくる時聞が， うまく同期する状態にあるo
このため色素レーザパルスは，色素分子が励起されて
おり，未励起分子の数が少ない状態のところを通過す
るために，再吸収を受けにく L、。その結果，励起効率
が上がり，相対的に利得が大きくなる O これは特に短
波長側において著しい効果を生じ，短波長側で出力が
増加し，発振開始波長は短波長側へ移動する口また，
発振開始時間も早くなる。このようにそードロックを
かけた場合，再吸収の効果が小さくなるということで
ある程度説明できるD さらに，長波長側への波長シフ
トの割合が小さくなり，また，長波長成分が時間的に
遅れて発振できることも，再吸収損失が小さく励起光
パルスにかなり追随して発振するためで、あると思われ
るo
一方，80状態の inhomogeneousbroadening 
による効果については，励起光パルスの間隔が約 6.7
nsec (T 1 = 2Lt!C)山もあれその聞に 80状態はほ
ぼ完全に熱平衡状態に達すると考えられるので，それ
による波長シフトはほとんど生じないと考えられる。
6.結論
DTTC iodideの DM80溶液をQスイッチルビー
Fig. 5 -3には，モードロックをかけたとき(図の レーザ光で励起することにより，レーザ発振を行なっ
×印〉とモードロックをかけないとき(図のO印〉の た。その発振スベクトルは，濃度，セル長，共振器の
遅延時間の波長依存性を示す。横軸は波長 (A)，縦 Q値などを変えることによって， 8200'"'-'8800Aまで変
軸は遅延時間 (nsec) を表わす。この測定結果から 化した。また，その発振スベクトルは時間的に波長、ン
モードロックをかけたときのほうが時間的に早く，か フトをすることを観測し，長波長側へのシフトは主に
つ短波長側で発振を始め，その長波長側へのシフトの 再吸収損失によるものであることがわかった。その結
割合はモードロックをかけない場合よりも小さくなる 果，どんなに発振スベクトルを狭帯域化しでも，その
発振波長域に吸収が存在する限り波長シフトが生ずる
ものと考えられ，実際にプリズムで波長選択をした場
合にも生ずることが確かめられた口
また， プリズムで波長選択を行なうことにより，
8500----8800Aにわたり， 50Aの半値幅で出力をほとん
ど変えずに波長選択発振をすることができた。さらに
濃度，セル長，共振器の Q値を変えることによれ
8200----8800Aまで波長選択領域を拡げることができる
と思われるo本実験の研究目的である GaAsの共鳴
ラマン散乱の測定のための光源としては，このような
波長域で発振すれば充分であると考えられるO しかし
50Aの半値幅での波長選択では，共鳴過程を詳しく調
べることができないので，さらに，回祈格子などを用
いて波長選択をする必要があると思われる口また，こ
のようなときにも波長シフトを除去することはできな
いと考えられるが，そのシフトの割合は一定であるの
で，ある程度の補正は可能である O
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